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研究成果の概要（和文）：表面 Pd(112)=[(s)3(111)×(001)]上の NO 還元の中間体（N2O）を、
NO+CO、NO+D2、N2O+CO の定常反応および N2O のみの熱分解下で放出される窒素の空間分布と DFT
理論から検討し、N2O の活性種構造を決定した。N-端でテラス Pd に吸着、ステップ Pd 原子に
酸素が反応、N-O 結合を分解し、窒素が切断分子軸に沿い（ステップ上下方向の面内）放出さ
れる。 
研究成果の概要（英文）：The structure of dissociating intermediate N2O in the catalyzed NO reduction 
on stepped Pd(211)=[(s)3(111)×(001)] has been examined from the spatial distribution of emitted N2 and 
DFT-GGA model calculations. The active N2O is adsorbed through the terminal N on a (111) terrace and 
its dissociation is completed by the terminal oxygen removal onto stepped Pd atoms. The N2 emission is 
concentrated along the rupture bond axis, i.e., in the plane along the step up-and-down direction. 
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N2O の熱分解は低温域では約 50 K で清浄
面に吸着後に昇温脱離で行った。高温域では
定常的 N2O 還元、さらには N2O が中間体と
して現れる NO 還元反応を行い、放出される
N2分子の空間分布を測定した。 














































角度分解昇温装置は試料を 50 K まで冷却
できる差圧排気超高真空装置である。反応室










(1) N2O 分解からの窒素の脱離指向角 
Pd(211)=[(s)3(111)×(001)]ステップ表






 Ir(110)上の N2O+CO 反応は 480 K 以上で進
行し、放出される N2 分子の空間分布は[001]
方向に沿う面内に集中し、脱離の最大値は表





 N2O 分解から放出される N2 の空間分布測
定についての現在までの報告値は Rh(110)で
60–75°、Rh(100)で 66–71°、Ir(110)で 50–65° 、
Pd(110)では 40–45° である。これらの統一的
理解は以下の順で進んだ。 
① DFT-GGR では N 端で吸着した N2O は分





② 分解は N-O 結合切断が最初である。 

















番大きい脱離角を示す。Ir はいずれも Rh と
Pd の間であり、脱離角は Rh と Pd の間にあ
る。Pd いずれも大きく、脱離角が 30 度に近
く、実験と一致する。 
⑦ Pd(211)上で N2O の安定構造は数個ある。
ステップ上下に平行な面に N2 が集中するに






（3） Pd(211)上の NO 還元 
Pd(211)上 NO+D2 の定常還元では、約 500K
以下で、N2は大きく垂直からずれて N2O 分解
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